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【学位論文審査の要旨】 
１ 研究の目的 
大気中のエアロゾル粒子は、大気汚染や気候変動を考える上で重要な要素である。エア
ロゾル粒子のうち特に粒径 1μm程度以下の粒子は、呼吸器に効率的に沈着することで人間
の健康に悪影響を及ぼす。また、太陽可視光を効率的に散乱・吸収することで地球の放射
収支に直接的な効果を及ぼすとともに、雲凝結核として作用し雲の反射率や降水効率を変
化させる。東アジアでは人為起源物質の排出量が増加しており、領域あるいは全球規模の
影響が懸念されている。 
ブラックカーボン (BC) 粒子は、化石燃料やバイオマスの不完全燃焼により生成される。
BC 粒子は太陽可視光を強く吸収するために、大気の加熱 (温暖化) に寄与する。BC と他
の成分が同一粒子に混在する場合 (内部混合) には、レンズ作用によって BCの加熱効果が
増幅されることが知られている。したがって、BC粒子の混合状態を解明することは、エア
ロゾルの気候影響を評価する上で重要である。しかしながら、エアロゾル混合状態の定量
的な分析法は確立しておらず、東アジアを含めて大気中における動態は未解明である。 
エアロゾル分析法にはオンラインとオフライン分析があり、互いに相補的である。オン
ライン分析法の中でも質量分析計を用いた方法は、高感度・高時間分解能を特徴としてお
り、短時間の変動を捉えるのに適している。一方、オフライン分析では時間分解能は限ら
れるものの、オンライン分析に比べて詳細な情報を得ることができる。オンライン質量分
析法では、定量性を確保するための校正法が重要である。実験室では、電気移動度分級装
置 (DMA) と凝縮粒子カウンタ (CPC) を利用する方法が一般的である。ただし、荷電中和
のために放射線源を用いる必要があり、機器輸送が必要となるフィールド観測には必ずし
も適さない。また、DMAと CPCの品質管理や設置コストも課題となる場合がある。 
本博士論文の第一の目的は、フィールド観測に適用可能なオンライン質量分析法の新し
い校正法の開発である。第二の目的は、オンライン質量分析法とオフラインの電子顕微鏡
解析を組み合わせることにより、東アジアにおけるエアロゾル粒子の化学組成および混合
状態を解明することである。 
 
２ 研究の方法と結果 
２.１  オンライン質量分析計の校正方法の開発 
オンライン質量分析法として、レーザー誘起白熱光検出－質量分析法 (LII-MS) を用い
た。LII-MSは LII部とMS部の 2つのセクションにより構成される。LII部では波長 1064 
nm のレーザーキャビティに粒子を導入することで BC を含む粒子を気化させるとともに、
レーザー散乱光によって粒径分布を測定する。MS 部では真空中に粒子を捕集した後に、
CO2レーザーで加熱・気化させて質量分析を行う。LII部とMS部をタンデムに接続するこ
とで、BC混合状態に応じた粒子成分の定量が可能になる。 
前述の通り、従来の研究では DMAと CPCを用いる校正方法が一般的である。組成既知
の多分散粒子を DMA で分級して単分散粒子とし、CPC で個数濃度を測ることで校正粒子
の値付けを行う。本研究で考案した方法では、LII部の粒径分布測定を利用し、多分散粒子
として値付けを行う。この方法では、LII部の粒径決定精度が重要となる。このため、ポリ
スチレンラテックス (PSL) 標準粒子を定期的に導入し、その光散乱信号のパルス波高分布
を測定することで補正を行った。さらに、MS 部の校正に実際に用いる硫酸アンモニウム
(NH4)2SO4や硝酸カリウム KNO3粒子のパルス波高分布との違いについても評価を行い、
補正係数を決定した。 
従来法 (単分散) と新しい方法 (多分散) を複数日にわたって評価した結果、両者は 30%
程度以内で一致するという結果が得られた。この数値は、現在実用化されているオンライ
ン質量分析法の誤差と同程度である。今後は、レーザー光散乱で測定されない小粒子の寄
与を低減することで、信頼性を向上させることができると期待される。 
 
２.２  東アジアにおける BC粒子混合状態の解明 
アジア大陸から東シナ海に流出する汚染空気 (Asian outflow) の動態解明のために、台
湾北部のリモート観測点におけるフィールド観測を 2017 年 2－3 月に実施した。LII-MS
とオフラインの電子顕微鏡解析に加えて、CO、O3、気象データ等の観測も行った。 
観測点は都市部などローカルな汚染物質発生源から離れているものの、風向によっては
それらの影響を受けることがあるため、COや気象データに基づいて空気の起源に応じた分
類を行った。大陸からの長距離輸送の影響を受けた空気 (LRT) では、エアロゾル中の BC、
硫酸塩、硝酸塩に顕著な増加が見られた。一方、BCと内部混合している硫酸塩、硝酸塩の
濃度は検出限界と同程度であったため、内部混合状態の時間変動を解析することは困難で
あった。このため、LRT 期間全体における平均の混合状態を求めたところ、BC と内部混
合する硫酸塩、硝酸塩の割合 (質量濃度) はともに 10%程度となっていた。一方、電子顕微
鏡解析では、BC と混合する硫酸塩の割合 (数濃度) は LII-MS の推定より高くなる傾向が
見出された。電子顕微鏡画像をさらに詳しく調べたところ、大陸発生源から 1,000 km以上
離れた当該観測点においても、BC混合状態は多様な形態を呈していることが分かった。BC
の周囲に硫酸塩が被覆したコア・シェル型の割合は 5-26%、硫酸塩の周縁に BC が付着し
た付着型は 1-23%となっていた。また、LII-MS で測定できない粒径 100 nm 程度以下の
BCも多く見られた。先行研究における室内実験の結果と合わせると、LII-MSは粒径が 100 
nm程度以上のコア・シェル型の粒子を主に観測していたと推測された。 
本博士論文によって、アジア大陸下流域における BC混合粒子の平均的な割合や、BC混
合形態の多様性が明らかになった。このような観測例はアジアを含めて他に例がなく、3次
元気候モデルのエアロゾル再現性の検証において有用な情報を与えると期待される。 
 
３ 審査の結果 
BC混合状態は重要でありながらも定量的な観測が困難であるため、その動態に関する理
解が遅れていた。本博士論文の研究において、Cuizhi Sun 氏はオンライン質量分析計
LII-MSの新しい校正法の開発を行うとともに、東アジア域における BC混合状態の解明に
取り組んだ。前半の校正法の開発は、後半の BC混合状態の研究の基盤になっていると同時
に、今後の LII-MSによる大気観測の可能性を広げる上で重要な貢献を成した。東アジアの
BC混合状態の研究では、オンライン質量分析法とオフライン電子顕微鏡解析を組み合わせ
て、従来にない新しいデータを得ることに成功している。そのデータに基づき、これまで
BC 混合状態の知見が乏しかったアジア大陸起源の汚染空気塊の受容域においてその特徴
を明らかにした。これら一連の成果の大気化学分野における学術的価値は高いと評価でき
る。校正法の開発については、国際学会でポスター発表を行うとともに、国際学術誌に論
文を発表済みである。東アジアの BCの研究に関しては、国際学会で口頭発表を行うととも
に、学術誌に投稿可能な段階に達している。 
上記審査員による論文審査会を 2019年 1月 4日に実施し、口頭発表および質疑応答を実
施した。その結果、本論文は博士 (理学) の学位取得に相応しい内容であると評価された。 
 
４ 最終試験の結果 
2019 年 1 月 26 日に論文公聴会を実施した。公開の席上で博士論文の内容に関する発表
を行い、分子物質化学専攻教員による質疑応答をもって最終試験とした。その結果、Cuizhi 
Sun氏の博士論文は合格と判定された。 
